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論文の内容の要旨
本論文は、パルスレーザーをさまざまな国体に照射した際に観測される原子集団の振動運動であるコヒー
レントブオノンに対して、時間依存密度汎関数理論に基づき電子とフォノンのダイナミクスに対する第一原
理計算を行い、その生成機構を明らかにすることを目的としている。論文の前半では、基本的な理論の枠組
みと計算方法を論じており、後半では典型的な例としてシリコン、及びアンチモンに対する計算結果を示し、
コヒーレントフォノン生成機構として誘導ラマン散乱機構と実励起機構の2つのメカニズムに基づく理解を
論じている。以下、論文の各章の内容をまとめる。
1章では、超短パルスレーザーの発展とコヒーレントフォノンの研究に関する導入と、密度汎関数理論を
時間依存問題に拡張した時間依存密度汎関数理論に関する導入を述べ、その後に本論文の呂的を述べている。
2章では、まず静的な密度汎関数理論の定式化を述べ、引き続き時間依存密度汎関数理論の定式化とその
応用に関するまとめを述べている。
3章では、コヒーレントフォノンのこれまでの研究がレビ、ユーされている。実験的な計測の結果と現象論
的な模型に基づくこれまでの理論的解析、そしてコヒーレントフォノンの生成メカニズムに関し、誘導ラマ
ン散乱機構と実励起機構という 2つの物理的メカニズムに基づく理解がなされてきたことを述べている。ま
た最近の理論の発展として、 2つの物理メカニズムを統一的に扱う 2テンソル模型を紹介している。
4章では、時間依存密度汎関数理論に基づいた、結品中の電子とフォノンのダイナミクスに対する具体的
な計算法を論じている。エーレンフェストの定理に基づくフォノンに働く力の計算法が示され、断熱近似の
もとでは誘導ラマン散乱機構に基づく力が時間依存密度汎関数理論から自然に導出されることを論じてい
る。
5章では、コヒーレントフォノンの記述に必要となる数値計算法を説明している。電子ダイナミクスの第
一原理計算における標準的な方法論に加え、本計算を実行する上で重要となる超並列計算機の利用に関し、
効率的な並列化の方法と実際の計算効率に関する結果を示している。
6章では、半導体の典型例としてシリコンのコヒーレントフォノンに関する計算の結果とその解析を述べ
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ている。様々な計算パラメータに関する収束性を詳細に確認した後、電子ダイナミクスとフォノンに働く力
の基本的な様相を論じている。時間依存密度汎関数理論に基づく計算は、パルス光の振動数が直接バンド
ギャップ以下の場合にはパルス照射時のみにフォノンにカが働く誘導ラマン散乱機構に基づくメカニズムを
支持し、パルス光の振動数が直接バンドギャップ以上の場合にはパルス照射後にも継続してフォノンにカが
働く実励起機構に基づくメカニズムを支持している。また、電子ダイナミクスの実時間・実空間計算を図示
することで、電子密度が基底状態から時間とともに変化する様子を直感的に把握することが可能となってい
る。さらに、これまで知られていない新たな知見として、高い振動数領域ではフォノンに働く力の向きが変
わり、コヒーレントフォノンの位相がπだけ変化することを予測している。
7章では、半金属の典型例としてアンチモンのコヒーレントフォノンに関する計算の結果とその解析を述
べている。アンチモンはビスマスとともに計測が豊富になされており、フォノンのモードに依存して誘導ラ
マン散乱機構と実励起機構が混在するという興味深い性質が知られている。本論文でなされた第一原理計算
の結果は、 2つのフォノンモードともに実励起機構が主要となることを示しており、実験的計測の結果を説
明するものとはなっていない。実験結果との不一致の原因として、本論文の方法に十分取り入れられていな
い電子緩和効果の重要性が示唆されている。また、 2テンソル模型の有効性に関し、第一原理計算を用いた
検証が示されており、パルス光の偏光方向とフォノンの振動方向が平行な場合には 2テンソル模型が有効で
あるが、平行でない場合には模型が成り立たないことを示している。
8章では、まとめと今後の展望が述べられている。
審査の結果の要旨
コヒーレントフォノンは、パルス光励起で見いだされる超高速現象として多くの実験・理論研究がなされ
てきたが、題イ本結晶における第一原理計算に基づく記述は本論文で初めてなされたものである。著者は、こ
の研究で必要とされる計算コードの作成から結果の解析まで中心的に研究を進めている。時間依存密度汎関
数理論が誘導ラマン散乱機構と実励起機構という質的に異なるメカニズムを含み、コヒーレントフォノンの
統一的な記述が可能であることを明らかにしたこと、そしてフォノンの振幅に対して定量的な評価を可能と
したことは、本論文で初めて示されたものであり高く評価できるO また、シリコンでは高い振動数領域で振
幅の反転を予想するなど、新たな知見も含まれている。アンチモンに関しては、実験で見いだされている励
起機構のモード依存性が説明できないなどまだ課題も残されているものの、第一原理計算によるコヒーレン
トフォノンの議論が半金属においても可能であることを示したことは評価できる。以上のことから、著者は
高い研究能力を有すると認められる。
平成 25年2月18日、数理物質科学研究科学位論文審査委員会において審査委員の全員出席のもと、著者
に論文について説明を求め、関連事項につき質疑応答を行った。その結果、審査委員全員によって、合格と
判定された。
上記の論文審査ならびに最終試験の結果に基づき、著者は博士(理学)の学位を受けるに十分な資格を有
するものと認める。
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